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ABSTRAK

PENGURATAN 2-KLORO ANILIN DALAM LARUTAN AIR MENGGUNA-
KAN IRADIAST GAMMA. Studi penguraian 2-kloro-anilin (2-CIA) yang digunakan
scbagai modei pencemar organik dalam air telah dilakukan dengan teknik iradiasi gamma.
Larutan-2-CIA yang telah dijenuhkan dengan N,O, udara, dan oksigen diiradiasi dengan
sinar gamma. Perubahan serapan dan konsentrasi substrat dalam larutan diukur dengan
spektrofotometer dan HPLC. Perubahan pH larutan setelah diiradiasi diukur dengan pH-,
meter. Pembentukan ion klorida, ammonium, dan aldehid diamati pada setiap dosis iradiasi.
Nilai Gi masing-masing produk tersebut dihitung. Berdasarkan hasil yang diperoleh.
terlihat bahwa adanya oksigen meningkatkan penguraian 2-ClA dalam air.

ABSTRACT

DEGRADATION OF 2-CHLORO ANILINE IN AQUEQUS SOLUTION USING;
GAMMA IRRADIATION. Studi of 2-chloro aniline used a model poellutant in water by y-
irradiation was performed. Aqueous solution of 2-CIA saturated with N20, air, and oxygen
were irradiated with y-rays. The change of spectrum and substrate concentration of treated |
solutions was measured by spectrophotometer as well as by HPLC method. The change of
pH solutions afler irradiation were measured by pH-meter. The resulting vields of the
formed products (chloride ions, ammonium ions, and formaldehyde) were investigated as a
function of absorbed y-dose. The Gi-values of products were calculated. Based on the
result, it was shown that combination of y-irradiation and oxygen leads to a more efficient
degradation of 2-CIA.

PENDATNULUAN

Pada dekade terakhir berbagai industri menunjukkan perkembangan yang pesat

[akta ini menghasilkan dampak yang besar terhadap peningkatan beban lingkungan baik
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atmoslir maupun sumber air (1). Oleh karena itu dibutuhkan pengembangan melodle baru
dan efisien untuk menguraikan senyawa-senyawa pencemar organik dalam  air salah
satunya teknik iradiasi (2-4). Produk dan penggunaan berbagai pestisida yang mengandung
klorin, berbagai zat kimia berbahaya, demikian juga pupuk dalam pertanian modern;
mempunyai peran yang, besar dalam mencemari air tanah (2). Bermacam-macam teknik
pengolahan air limbah telah dikembangkan, tetapi radiasi ionisasi merupakan teknik yang
menjanjikan untuk penguraian senyawa-senyawa yang sulit terurai secara biologi (3).°
Anilin terklorinasi seringkali digunakan scbagai bahan sintesa senyawa-senyawa
kimia lainnya dan muncul schagai pencemar dalam air buangan industri. Sampai sckarang
sal‘lgat sedikit informasi yang diketahui tentang penguraian dengan iradiasi terhadap
senyawa kimia golongan ini. Olch sebab itu 2-CIA diptlih sebagai model dalam studi ini.

Scbelumnya pulsa radiolisis dari anilin dalam air telah diteliti SOLAR dkk (5).

BAHAN DAN METODE

l’emlummﬁ Larutan. Orto-klor anilin (2-CIA) digunakan sebagai senyawa maodcl
dalam penelitian ini buatan Fluka AG, Buchs SG (dEh, = [.210). Semua zat kimia lainnya
berkualitas pro analisis, antara lain Ha(SCN)2, Fe(NOs);, HCIO4, NH, asetat. asetil
zu;cfon, asam asctat, Hgly, K1, KO dan asam oksalal Scbanyak 60 ml larutan 2-C1A
dengan konsentrasi 1 x 10" mol dm™* dibuat dengan melarutkannya dalam trides. Studi
penyerangan radikal O terhadap 2-CIA digunakan gas NoO yang dapat mengubah
seluruh elektron tersolvasi (¢aq) menjadi radikal OIl. Konsentarasi gas NpO yang
digunakan yaitu 2.8 x 102 mol dm™. Pengaruh oksigen dipelajari juga dengan
mengalirkan udara yang mengandung oksigen 0,25 x 10" mol dm™ dan dialirkan Juga
oksigen murni dengan konsentrasi 1,25 x 107 mol dm™.

Iradiasi Larutan. Pada penclitian ini digunakan Gamma-cell 220 (Nordion Clotps
Canada) sebagai sumber iradiasi gamma. Pada tanggal 3 Maret 1999 laju dosisnya
sebesar 6,87 kGy/jam. Sampel diiradiasi dalam tabung pelas (diameter == 5 em dan inggi
= 18 cm) pada herbagai dosis sampai 4 kGy. .

Spekirum Serapan. Penguraian 2-Cl1A dipclajari dengan mengukur serapan

larutan sebelum dan setelah diiradiasi menggunakan speklrofotometer uv-vis Perkin



Elmer Lambda 16. Puncak serapan yang kual diamati pada panjang gelombang 232 nm
dan 286 nm. Perubahan oprical density (OD/em) pada panjang gelombang tersebut
sebagai fungsi dosis yang diserap diamati-sebagai indikator penguraian 2-CIA akibat
iradiasi.

Analisis 2-ClA denpan metode HPLC Konsentrasi 2-CIA yang fersisa setelah
iradiasi ditentukan dengan metode 1HP1.C (Hawlett-Pakard. model 1046A/1050). Detektor
yang digunakan yaitu detek(or clekrokimia-amperometer, kolom Kromasil -l()()—(‘IS
(panjang = 15 em dan diameler dalam — 0.46 e¢m). Eluen yang digunakan MeOH / H;t)

3 /1 dan kecepatan aliv 1 ml/menit Untuk analisis asam organik digunakan detekior
UV SPD-GA Shimadzu (A = 210 nm), kolom Shodex RS-pak KC-G (panjang = 30 cm
dan diameter dalam = 0,8 c¢m), dan eluen 1,P04 0,03 % dengan kecepatan alir |
ml/menit.

Penentuan amonia. Adanya amonia yang merupakan produk penguraian 2-CIA
diukur sebagai ion amonium menggunakan  spektrofotometer uv-vis pada panjang
gelombang 410 nm setelah dikomplekskan dengan pereaksi Nessler (6).

Penentuan  formaldehid  Unigk tujuan ini digunakan metode Nash (7).
Fembentukan formaldehid diukur serapan maksimumnya pada panjang gelombang 412
nm

Penentuan ion Klorida. Pembentukan ion klorida scbagai salah satu produk
radiolitik dilakukan dengan metode Florence (8). Serapan larutan diukur pada panjang
gelombang 460 nm.

Konsentrasi produk radiolisis dihitung berdasarkan kurva kalibrasi senyawa

standar sebagai fungsi OD/cm.

HASIL DAN DISKUS]

Spektrum Serapan Larutan 2-CIA dalam Air. Substrat 2-CIA mempunyai nilai
pKa = 2,0, sedangkan pll larutan yang digunakan pada penelitian ini berkisar antara pl
0,6 sampai 7,0 (lebih tinggi dari pKa), dengan demikian 2-CIA dalam air berada dalam

bentuk tidak terprotonisasi.
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Pada Gambar 2 ditunjukkan pengaruh gas yang dialiri ke dalam larutan selama
iradiasi terhadap  penguraian 2-CIA sebagai fungsi dosis radiasi yang diserap. Pada
gambar inj ditunjukkan persentase 2-C1A yang ftersisa dalam larugan (hasil analisis
dengan HPLC). Pada dosis 2,5 kUy 2-CIA teruraj sebesar 98 % dalam larutan yang telah
dijenuhkan dengan O, Selanjutnya pada dosis > 3 kGy seluruh 2-CIA telah terurai,
Larutan yang dijenuhkan dengan O, mempunyai G; penguraian 2. CIA paling tinggi
(Giez.c1ay 0,39), artinva  2-C'IA yang terurai dengan adanya Oy lebih banyak
dibandingkan dengan adanya udara dan N,O. Pada konsentrasi O, rendah (dalam udara
0,25 x 10”mol ¢m™ 02) baik atom 11 Mmaupun ¢, dapat bereaksi saty sama lain (reaksi 3
= 3). Tetapi dalam hay penggunaan Oy murnj (125 x 10" mol dm™ 02), kedua spesi
tersebut bereaks;j dengan O, membentuk radikal peroksil (reaksi 6 — 8). Spesi oksidator

yangterbentuk makin banyak, dengan demikian penguraian 2-CIA makin meningkat,

H + H — W, k= 1.0 x 100 dm? moy! ¢t (3)
Say + €y sy Hy w3 Oy, ks=3.0x 10° g4y’ mol”' st (4)
H o g s Hy o OH',, ko = 2.0 x 10" dm? mo! ¢t (5)
B %05 ey iy ki=21x10"%dm  molt 5! (6)
€ + 0 ——3 O, ke=1.9x10%dm  mol' ! (7)

HOy — H* 4+ @, PK=48 (8)

Proses Jain yang turug mendukung terbentuknya spesi oksidator yaitu ptl larutan,
PH awal larutan 2-CIA berkisar antarg 6,6 sampai dengan 7,0 (lebih tinggi dari pPK HO;")

pada reaksi 8 dengan demikian Semua e, dan atom H terkonvers; menjadi radikal

peroksil, dengan nilaj G sebagai berikut -
G(Ol-") - G(H)"‘ G(c-nq) = 06 + 2.7 =33

Perubahan PH larutan setelah iradiasi dapat dilihat pada Gambar 3, pH larutan
terlihat menuryn dengan meningkatnya dosig iradiasi, hal ini menunjukkan terbentuknya
produk yang bersifa asam  sebagai senyawa hasil penguraian 2-CJA. Selanjutnya
identifikas; produk  mayor hasi| radiolisis pada kondisi percobaan jradias; yang

Sama ditampilkan pada Gambar 4, 5, dan 6,
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Pada Gambar 4 ditunjukkan konsentrasi ion H yang terbentuk dalam larutan

terlihat meningkat dengan bertambahnya dosis. Giay tertinggi terdapat pada larutan

2-CIA yang dijenuhkan dengan O,
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Gambar 3. Pengaruh iradiasi pada perubahan Gambar 4. Pembentukan ion H' dari larutan 2-CIA
pH larutan 2-CIA (1 x 10™ mol dm™ (1 x 10" mol dm™) yang dijenuhkan
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Gambar 5. Pembentukan ion klorida y.mp dlpcmlch Gambar 6. Pembentukan ion ammonium yang
dari larwtan 2-CIA (1 x 10" mol dm’ ) yang d;pu“olch dari larutan 2-CIA (1 x 10
dijenuhlan denpan = (A). NGO (3. ndarn, mol dm™ )v.my dijenuhkan dengan ¢
dan (). oksigen schagai fungsi dosis, ying, (A). NOL(B). udara, dan (). oksigen
discrap. scbagai fungsi dosis y ang discrap.



Gambar 5 menunjukkan pembentukan ion klorida dari hasil penguraian 2-CIA
yang makin meningkat dengan bertambahnya dosis iradiasi. Gicery tertinggi yaitu 1,10
pada larutan 2-CIA yang cijenuhkan dengan O,

Pembentukan ion amonjum (Gambar 6) menunjukkan peningkatan dengan
meningkatnya dosis iradiasi Sclanjutnya pada dosis 1.5 kGy mengalami penurunan,
Larutan 2-CIA yang dijenuhkan dengan O, memberikan nilai Giniamma tertinggi.

Produk hasil radiolisis 2-CIA yang juga diamati yaitu formaldehid (Gambar 7).
Pada gamba:r terscbut Gigicony tertinggi terlihat pada larutan 2-CIA yang dijenuhkan
dengan N,O. Pada larutan yang dijenuhkan dengan ndara dan Oz, pembentukan 11ICOIT

lebih rendah disebabkan adanya O, dapat mengoksidasi HCOIT menjadi zat yang lebih
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Gambar 7. Pembentukan [ormaldehid yang diperoleh dari larutan 2-CIA (1 x 10" mol dm Y vang,
dijenuhkan dengan - (A). N-O_(B). ndara dan (C). oksipen schagai lungsi dosis yang discrap..
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Gambar 8. Pembentukan asam oksalit (932 x 10 " mol ) dari larutan 2-CIA (1 x 10" mol dm ) yang,
dijenuhkan dengan 0, dan diiradiasi pada dosis O dan 3 kGy. Injeksi sampel scbanyak 15 wl dan

larutan standar asam oksalat 7.5 pl.



KESIMPULAN

Berdasarkan hasil penelitian yang diperoleh, maka dapat disimpulkan bahwa
iradiasi gamma yang dikombinasikan dengan penambahan udara, N,O atau 02 dapat
menguraikan 2-CIA. Kombinasi iradiasi dengan aliran oksigen murni menghasilkan
penguraian paling tinggi, 2-C'IA dapat terurai sebesar 100 % pada dosis 3 kGy (laju dosis
0,87 kGy/jam). Penguraian 2-CIA dalam air dengan iradiasi gamma menghasilkan ion

1Y, ion klorida ion amonium formaldehid dan asam oksalat.
2 3 2
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